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論文内容要旨
 走査型トンネル顕微鏡(STM)とは,探針と試料との問に流れるトンネル電流を検出し,トンネル電
 流値あるいは探針一試料問の距離を一定とするように,圧電素子にフィードバックをかげながら試料表
 面上で探針を非接触走査する技法である。このとき得られる圧電素子の変位量あるいはトンネル電流量
 の空間分布は,原子分解能で試料の局所電子状態を表わす。また,フィードバックを切り印加電圧を走
 査すると,試料表面の任意の点における局所状態密度のエネルギー分散関係が得られる。この手法は走
 査型トンネル分光法(STS)と呼ばれる。
 酸化物高温超伝導体では,劈開性を有するBi2Sr,CaCu20,.,,(Bi2212)において,先駆的なSTMISTS研究が
 為されている。磁束量子を伴った渦糸の観察,不純物による準粒子の散乱共鳴状態の観察,擬ギャップ
 測定等である。これらは,高温超伝導におけるCooper対の波動関数の対称性,および高温超伝導の発現
 機構に有益な情報を与えた。しかし,一般に酸化物は清浄表面を得ることが難しく,Bi22!2以外の系で
 はSTMISTS実験の報告例は少ない。本研究で取上げたYBaコCu307.,(YBCO)は,典型的な酸化物高温超伝
 導体の一つである上,超伝導CuO、面に加えて一次元CuO鏡面を構造に含むことからその電子状態は非常
 に興味深い。YBCO単結晶のSTMISTS研究は,原子尺度のSTM像(Texas大学,1992(1995年)と渦糸観
 察(Gell色ve大学,1995年)の2例がこれまでに報告されている。しかし,前者では原子面の同定が不一1・-
 分であること,後者では原子像が得られていないこと,また双方ともに,超伝導ギャップスペクトルの
 形状に疑問を残すこと等の問題があり,STMISTSの有する高い能力が充分に活かされているとは言い難
 い。そこで本研究では,低温で原子分解能を有し安定に動作するSTMISTS装置を新たに建設し,STMに
 よる原子像の観察,STSによる局所状態密度スペクトルの測定を通して,YBCOを構成する各原子面の電
 子状態を明らかにすることを目的とした。また,酸素含有量の異なる試料におけるSTMISTS測定結果を
 比較することにより,電子状態のキャリア濃度依存性も議論したい。
 以下に論文の内容を記す。
 第一章では,まずSTMISTS測定の原理を述べ,続いて超伝導体および酸化物高温超伝導体のSTMISTS
 測定の歴史を振り返った。そして,本研究の目的を記した。
 第二章では,本研究における実験手法を述べた。本研究で新たに建設した低温STMISTS装置は,最低
 到達温度約2K,最高印加磁場7Tにおいて安定に作動する。また,本装置の大きな特徴の一つは,超高
 真空チャンバー内部に,試料を低温で劈開(破断)することが出来る機構を設けたことである。これに
 より,活性な表面を持つYBCOにおいても清浄表面を得ることに成功した。このほか,本章では,各要
 素技術ごとに本STMISTS装農の特徴を記した。測定に使用した高純度YBCO単結晶試料は,Y、03士甘渦を
 用いてself-nux法で作製したものである。本研究では,これに適当な酸素中熱処理を施し,3種類の異な
 る酸素欠損量δを持つYBCO試料を準備した。
 第三章では,測定装置の動作確認を主目的として行った2種類の層状物質,HOPGおよび2H-NbSe、,
 におけるSTMISTS測定結果を示した。STM測定の結果,双方の物質において鮮明な原子像が得られ,装
 置の正常動作が確認出来た。加えて,2H-NbSe,のSTM像からは,3×3の電荷密度波(CDW)が観測さ
 れた。
 第四章では,酸化物高温超伝導体Bi2212におけるSTMISTS測定結果を示した。STM測定で得られた原
 子像には,同物質の壁開面であるBiO面に特徴的なうねり構造が認められた。Bi2212では,半導体面と
 考えられるBiO面の半導体ギャップ値以下にバイアス電圧を設定した場合,終端面のBiO面をトンネルし
 て下層のCuO2面のSTM像が得られるという報告が・^部にある。しかし,本研究で得られたSTM像には
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 電圧依存性は無く,代りに,探針走査中の不連続な像変化に伴い,限られた領域でCuQご面像が観測され
 た。このことは,STM像がトンネル状態の変化に大きく影響を受けることを意味している。また,STS
 測定からは,△～35meVの超伝導ギャップスペクトルを得た。この超伝導ギャップの形状は,s波,d波
 を問わず,BCS理論を拡張した理論モデルでは再現出来ない。さらに,スペクトルの形状には空間的な
 分布が見られた。STM観測した原子像にも大きさのばらつきが見られたことから,Bi2212の表面電子状
 態自身が空間分布を有している可能性についても言及した。6Tの磁場中で測定した超伝導ギャップスペ
 クトルには,零磁場におけるそれと比較して,形状の違いが認められた。ギャップ内構造の出現とコヒ
 ーレンスピークの抑制である。これらは,渦糸芯の準粒子構造を反映したものと考えられる。
 本研究の主たる成果であるYBCOのSTMISTS測定結果を第五章に示した。まず,YBCOを20K以下の
 温度で破断し,破断面をSTM観察した結果,破断面は電子状態の異なる2種類の面から構成されること
 を見出した。一方の面は,正方格子状に配列した原子と各格子の中央に位置する原子から構成されてい
 る。格子の周期はYBcoの格子定数～3.9Aに等しい。原子の配列からこの像はBaO面と同定出来た。他
 方の面には,一次元的な周期性をもつ鎖状の像が見られた。鎖間の間隔はYBCOの格子定数に等しい。
 その一次元的構造から,この面はCuO銀面と判断出来た。破断面がBaO面とCuO面から構成されること
 は,破断がBaO面とCuO面との間で行われることを意味している。併せて行ったSTS測定では,CuO面
 上でのみ超伝導スペクトルが得られた。これは,終端面がCuO面の場合は,CuO面から超伝導を担う
 CuO2面にホール供給が為されるのに対して,BaO面が終端の場合は,直下のCuO2面にホールが充分に供
 給されず,表面では超伝導が検出されないためと解釈出来る。さらに,Cuo面では2種類のSTM像が得
 られることも分かった。一つは,上述した一次元的な周期性をもつ像であり,もう一つは正方格子状に
 配列した原子像である。原子像には空格子点が見られたが,その割合が酸素欠損量δと良い一致をみせ
 ることから,原子像は酸素原子のものと判断出来た。この像からは,酸素欠損がb軸(CuO鎖方向)に沿
 って一次元的なclusterを形成していることが新たに明らかになった。一方で,一次元的に配列した像は,
 その周期λが酸素含有量(ホール濃度)依存性をもち,ホール濃度の増加と共に(は増大することが分か
 った。これは一次元的なSTM像がFermi面形状に由来することを示唆している。そこで本研究では,こ
 の像をCuO鎖の一次元Femli面の2k,不安定性に起因した電荷密度波として考察した。2k,,不安定性を仮定
 して見積ったkFは,δ～0でkF～0.25π/bに外挿される。これは,CuO面が1/4-filledの金属であることを
 意味する。この結果は,最近PrBa2Cu30,.δで行われた角度分解光電子分光の結果とも良い一致を見せてい
 る。
 YBCOの破断面でSTS測定を行った結果,スペクトルには測定位置に依存したばらつきを観測した。一
 方,結晶成長面をそのまま測定したスペクトルには,電圧の正負でコンダクタンスの値に著しい違いが
 見られた。これは,破断行為,真空環境共に,表面電子状態に損傷を与えることを示唆する。そこで,
 結晶成長面を銀ペーストで覆ったまま冷却し,低温でこれを剥離してSTS測定を行った結果,約10011m2
 の広範囲にわたって再現性の良い超伝導ギャップスペクトル(△～!8meV)を得ることに成功した。こ
 の超伝導ギャップはFe㎜i準位においても高い残留状態密度を示した。これは測定面と予想されるCuO銀
 面の状態密度からの寄与と考えられる。また,超伝導ギャップはCuO、面からの寄与を,CuO鎖面を通し
 た近接効果によって検出したと思われる。
 第六章では,以上を総括し,今後の展望を記した。
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 論文審査の結果の要旨
 本研究は,低温で原子分解能を有し安定に動作するSTMISTS装置を新たに建設し,STMによる原子像
 の観察,STSによる局所状態密度スペクトルの測定から,YBa2Cu,307、(YBCO)を構成する各原子面の電子
 状態を理解することを目指したものである。
 新たに建設した装置は,最低到達温度約2K,最高印加磁場7Tで安定に作動する。また,超高真空チ
 ャンバー内部に試料を低温で破断出来る機構を設けたことにより,活性な表面を持つYBCOにおいても
 清浄表面を得ることに成功した。
 YBCOの破断面をSTM観察した結果,破断面は電子状態の異なる2種類の面で構成されることが分か
 った。さらに,双方の面で原子像を得,これらがBaO面とCuO鏡面であることを示した。STS測定では,
 CuO面上でのみ超伝導スペクトルを得た。これは,終端面がCuO鏡面の場合,CuO鏡面から超伝導を担
 うCuO,面にホールが供給されるのに対し,BaO面が終端の場合,直下のCuO2面にホールが充分に供給さ
 れないためと解釈出来る。また,CuO銀面では2種類のSTM像が得られた。正方格子状に配列した原子
 像と一次元的な周期性をもつ像である。前者は,酸素欠損量δに対応する空格子が存在することから,
 酸素原子像と同定出来た。後者は,その周期(が酸素含有量(ホール濃度)依存性をもち,ホール濃度の
 増加と共にλは増大することが分かった。本研究では,これをCuO鎖の一次元Fermi面の2k、、不安定性に
 起因した電荷密度波と考えた。κ,の(依存性はCuO鎖面が1/4-filledの金属であることを示唆している。
 STS測定では,約!0011m2の広範囲にわたって再現性の良い超伝導ギャップスペクトル(△～18meV)
 を得た。この超伝導ギャップはFermi準位においても高い状態密度を残す。これは,CuO銀面において,
 CuO,面の超伝導を近接効果により検出したと考えられる。
 以上の結果は,自立して研究活動を行うには必要な高度の研究能力と学識を有することを示している。
 したがって,真木一一提出の博士論文は,博一L(理学)の学位論文として合格と認める。
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